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Nous présentons dans cet article le potentiel applicatif du banc de spectroscopie DRASC ro-vibrationelle
de l’ONERA en régime hybride femtoseconde/picoseconde développé pour la thermométrie dans les écoule-
ments réactifs. L’investigation d’une flamme CH4/air ( 2000 K) a été réalisée avec ce dispositif par des
séries de mesures en tir unique, moyennées et à différentes hauteurs dans la flamme. Ces résultats ont
été utilisés pour évaluer la précision de la mesure obtenue avec le dispositif hybride. Une étude montre
également comment l’ajustement des paramètres de sonde, de retard temporel et de la polarisation, permet
d’optimiser la mesure en augmentant la plage de températures mesurables en tir unique, et en rejetant
efficacement les contributions non-résonantes. Finalement, nous démontrons que notre montage permet
de détecter la contribution d’espèces minoritaires en exploitant l’effet d’amplification opéré sur le signal
lorsque les faisceaux excitateurs sont placés sur une résonance électronique des molécules.
1 Introduction
L’étude de la combustion nécessite des mesures locales de température à haute cadence (kHz). La spec-
troscopie par Diffusion Raman anti-Stokes Cohérente (DRASC), appliquée à un traceur moléculaire
comme N2, permet d’obtenir des températures locales précises [1]. La DRASC est une interaction non-
linéaire à 4 ondes qui consiste en : (i) une excitation à deux photons des cohérences ro-vibrationnelles
du milieu avec deux impulsions, Pompe et Stokes ; suivie (ii) de leur sondage par une impulsion de
Sonde ; résultant (iii) en la génération d’un signal anti-Stokes. Le spectre anti-Stokes collecté ren-
seigne sur les propriétés thermodynamiques du milieu comme la température, ou les concentrations
relatives d’espèces majoritaires. Cette spectroscopie à haute cadence (kHz) a été démontrée en régime
hybride femto-picoseconde [2]. Dans ce régime temporel particulier, les durées des impulsions exci-
tatrices, Pompe et Stokes, et de l’impulsion de Sonde sont diffèrent. Les impulsions excitatrices sont
ultracourtes (2̃00 fs), de sorte à bénéficier de hautes puissances crêtes et de larges bandes spectrales;
tandis que l’impulsion de Sonde est plus longue (30 ps), permettant une spectroscopie bien résolue.
2 Dispositif expérimental
Le banc DRASC hybride développé à l’ONERA est présenté sur la Figure 1. Il comporte une source laser
unique femtoseconde (un amplificateur régénératif Yb:KGW) émettant un train d’impulsions à 1030 nm
à la cadence de 1 kHz qui pompe un amplificateur paramétrique optique (OPA). L’OPA permet, après
génération de second harmonique, de générer une impulsion Stokes de longueur d’onde accordable. Le
faisceau résiduel de pompage de l’OPA à 515 nm est utilisé pour générer les faisceaux de pompe et de
sonde. Le faisceau de sonde est obtenu par filtrage dans un réseau de Bragg en volume (VBG). Les
faisceaux sont recombinés en utilisant un miroir dichroïque. La synchronisation des impulsions est
réalisée en utilisant des lignes à retard montées sur des étages de translation motorisés placés sur les
faisceaux pompe et sonde. Les signaux sont recombinés dans une géométrie BOXCARS plan. Au niveau
du volume de mesure, un brûleur Mc Kenna permet de produire une flamme de pré-mélange CH4/air.
Le faisceau anti-Stokes est collimaté, filtré, et collecté dans un spectromètre (Acton, Roper) qui disperse
le spectre anti-Stokes sur une caméra em-CCD (ProEM, Roper).
3 Mesure de température dans une flamme CH4/air
Des spectres DRASC ro-vibrationels de N2 ont été enregistrés dans une flamme CH4/air en sortie d’un
bruleur McKenna dont le poreux fait 50 mm de diamètre. Afin de caractériser le profil de température
le long de l’axe vertical de la flamme, nous avons acquis plusieurs spectres DRASC, sur 500 tirs lasers
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Figure 1: Dispositif expérimental. OPA, amplificateur optique paramétrique; SHG, génération de deuxième har-
monique; VBG, réseau de Bragg en volume; PBS, séparateur de faisceau polarisant; HWP, lame demi-onde; IF, filtre
interférentiel ; MTS, étage de translation motorisée.
accumulés, à différentes hauteurs au-dessus du poreux. Une platine de translation motorisée permet
de translater le bruleur sur un intervalle total de 85 mm avec un pas variable de 0.025 mm à 20 mm.
Les spectres enregistrés sont illustrés sur la Figure 2(a). La mesure de température est réalisée à partir
de spectres simulés à l’aide d’un programme développé dans notre laboratoire qui sont ajustés sur les
spectres expérimentaux. L’évolution de la température en fonction de la hauteur est présentée sur la
Figure 2(b). Sur la courbe, la barre d’erreur affichée correspond à l’écart type donné par la procédure
d’ajustement des spectres réalisée avec la bibliothèque numpy de pyhton 2.7. Une croissance rapide
de la température est observée sur les premiers mm correspondant à l’entrée du faisceau laser dans
la zone flamme. Un maximum est clairement visiblle à h1̃0 mm avec une température de 2̃050 K. La
température décroit ensuite lentement sur plusieurs centimètres comme attendu pour les flammes de
pré-mélange de ce type.
Figure 2: (a) Spectres DRASC mesurés à différentes hauteurs dans une flamme CH4/air et (b) variation de tempéra-
ture expérimentale en fonction de la hauteur h dans la flamme.
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Nous avons fait varier le nombre de tirs lasers accumulés lors de l’acquisition des spectres pour
étudier l’influence de ce paramètre sur la dispersion des valeurs mesurées. Des exemples de spectres
acquis et ajustés sont présentés sur la Figure 3. Le cas d’un spectre acquis en un tir unique (cadence 300
Hz, Figure 3(a)) est comparé à des spectres accumulés sur 10 tirs (cadence 100 Hz, Figure 3(b)) et 100
tirs (cadence 10 Hz, Figure 3(c)). Quand le nombre de tirs accumulés augmente, le rapport signal à bruit
augmente et les différentes raies de rotation au sein des trois bandes de vibration apparaissent plus
distinctement. Pour chaque cas, un spectre calculé à partir du programme de simulation est présenté,
ainsi que le résidu de la différence entre la simulation et l’expérience. L’évolution des valeurs mesurées
pendant la séquence d’acquisition est présentée sur la Figure 3(d). L’écart entre les valeurs moyennes
des mesures effectuées en tir unique avec les autres mesures est attribué à un défaut de calibration
des paramètres fixes de l’ajustement (comme le délai ou l’amplitude non résonante) en raison du faible
rapport signal à bruit de ces mesures. La Figure 4(a) montre les histogrammes des 1000 valeurs de
Figure 3: Spectres DRASC acquis dans une flamme CH4/air à un tir (a) et accumulé sur 10 tirs (b) et 100 tirs (c).
Les spectres expérimentaux (ligne bleue) sont comparés avec les spectres simulés (ligne verte) ; les résidus sont aussi
montrés (ligne rouge).
températures mesurées dans les trois conditions précédentes. On vérifie donc que la dispersion des
valeurs mesurées décroit bien avec le nombre de tirs lasers accumulés. L’évolution de l’écart type des
distributions mesurées en fonction du nombre n de tirs laser accumulés est présentée sur la Figure 4(b).
Elle montre un bon accord avec la courbe de Poisson attendue en 1/(n)1/2.
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Figure 4: (a) Histogramme des valeurs de température mesurées en fonction du nombre de tirs accumulés par spec-
tre. (b) Evolution de l’écart type calculé sur la distribution de 1000 mesures en fonction du nombre de tirs lasers
accumulés.
4 Plage de température selon le réglage du délai de la
sonde
La mesure DRASC souffre de certaines limitations. Par exemple, la présence de fond non-résonant,
qui interfère avec les contributions résonantes et dont l’amplitude dépend des natures et concentrations
des espèces diluantes en présence, perturbe la mesure. En effet, elle introduit une inconnue dans la
simulation des spectres, augmente le temps de calcul, et peut augmenter l’incertitude de mesure. En
jouant sur la polarisation et le délai temporel de l’impulsion de sonde, il est possible de rejeter effi-
cacement cette contribution. La Figure 5 montre l’influence des polarisations des faisceaux de pompe,
Stokes et sonde sur le spectre DRASC mesuré. Sur la Figure 5(a), la rejection de la contribution non-
résonante est observée quand la polarisation de sonde (verticale) est orthogonale aux polarisations de
l’excitation pompe/Stokes (verticales puis horizontales). En effet, elle se traduit notamment par la dis-
parition du trou à 2350 cm−1 caractéristique de l’interaction entre les contributions résonante (somme
de raies décrites par des profils de Voigt complexes) et non-résonante (scalaire). Cet effet se retrouve sur
la Figure 5(b) où le cas d’une sonde polarisée horizontalement est traité. On observe dans les deux cas
que l’amplitude maximale de signal est obtenue quand les faisceaux de pompe et Stokes sont polarisés
verticalement, ce qui maximise la projection des polarisations de pompe et Stokes l’un sur l’autre et opti-
mise l’excitation du milieu. Par ailleurs on observe que lorsque les polarisations des faisceaux de pompe
et Stokes sont orthogonales l’une par rapport à l’autre le signal DRASC est très faible, car l’excitation
pompe Stokes devient alors inefficace.
Par ailleurs, cette contribution non-résonante, intrinsèque à la mesure DRASC en régime ns, peut
être rejetée en régime d’impulsions ultra-courte en tirant profit des durées de vies très différentes des
contributions non-résonantes (τ 1̃00 fs) et résonantes (τ 1̃00 ps). En décalant l’impulsion de sonde de sorte
à minimiser le recouvrement entre les impulsions d’excitation (pompe/Stokes) d’une part et sonde d’autre
part, comme illustrée sur la Figure 6(a), il est possible de ne conserver que la contribution résonante.
Les spectres présentés sur la Figure 6(b) témoignent de la suppression du fond non résonant lorsque la
sonde est décalée temporellement de 25 ps. Cet effet est surtout visible en comparant les amplitudes
mesurées loin de toute raie moléculaire, par exemple à 2360 cm−1. La réduction du fond non-résonant
s’accompagne également d’une modification du profil spectral, résultant des interférences entre raies
rotationnelles qui se déphasent différemment avec le délai de la sonde. Pour le délai choisi ici de 25 ps,
cette interférence est destructive pour les raies situées sur la tête de la bande froide (J<15) de vibration
(2325- 2330 cm−1) mais constructive pour les raies de nombre quantique de rotation plus important
situés au milieu de bande. Le délai agit ainsi donc comme un filtre spectral qu’il est possible d’exploiter
pour étendre la dynamique de mesure à température moyenne (<1000 K) [3, 4], comme illustré sur la
Figure 6. En effet, la thermométrie DRASC est sensible dans une large gamme de températures, mais
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Figure 5: Influence de la polarisation sur le signal CARS. (a) polarisation de la sonde croisée ; (b) polarisation du
faisceau Stokes et pompe croisée.
Figure 6: (a) Profil temporel asymétrique de l’impulsion de sonde. (b) Spectres DRASC acquis en polarisation paral-
lèle verticale avec la sonde coïncidente avec l’excitation pompe Stokes (0 ps) ou décalée temporellement (25 ps).
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elle est limitée par la dynamique des détecteurs type CCD utilisés dans les spectromètres, qui est de
l’ordre de 103. Cela peut poser problème dans le cas de milieux à fort gradients, où des gaz chauds
(2̃500 K) et froids (3̃00 K) se succèdent au volume de mesure, faisant varier d’un facteur supérieur à
1000 l’amplitude des spectres mesurés. Comme les raies de rotation interfèrent en fonction du délai
Figure 7: Influence du délai pompe/sonde sur l’amplitude du signal mesuré dans un gradient de mélange chaud/froid
: (a) mesures brutes des amplitudes des signaux obtenus à 0 et 25 ps de délai en fonction du temps, (b) histogramme
des valeurs d’amplitude mesurées dans les deux cas en échelle logarithmique. Encart : agrandissement sur les basses
valeurs en échelle linéaire.
de la sonde, nous pouvons utiliser ce retard pour réduire la fluctuation d’amplitude sur une fenêtre
spectrale particulière et choisie de façon sélective. Cette stratégie a été testée en bord de flamme où
les gaz chauds et froids se mélangent. Les résultats montrent une forte réduction de la fluctuation
d’amplitude si nous utilisons un retard de sonde de 25 ps, comme illustré sur la Figure 7 (a). Comme
illustré par les histogrammes présentés sur la Figure 7(b), une réduction d’amplitude d’un facteur 2 est
obtenue sur les petits signaux, c’est-à-dire les hautes températures, tandis qu’une réduction d’un facteur
8 est obtenue sur les signaux de forte amplitude, c’est-à-dire à basse température. Cela se traduit par
une augmentation de dynamique d’un facteur 4. Ceci est une étape importante qui rend possible la
thermométrie en tir laser unique sur une large plage de températures.
5 Effets résonnants pour la détection des espèces
mineures
La technique DRASC en régime hybride femto-picoseconde est habituellement dédiée à la mesure
d’espèces majoritaires à cause de sa dépendance quadratique en concentration moléculaire. Il est
néanmoins possible de mesurer la contribution de certaines espèces minoritaires en utilisant l’effet
d’amplification résonnant [5, 6]. Dans ce contexte, nous avons été en mesure de detecter la contribution
de C2, grâce à la résonance électronique à 1 photon des faisceaux de pompe et Sonde à 515 nm. La
detection du radical C2 est d’un grand interet pour nos applications, car c’est un précurseur des suies.
Le spectre, obtenu dans un chalumeau oxy-acétylènique, est présenté sur la Figure 8. Les contributions
de la bande de Swan d3Πg − a3Πu de C2 ainsi que la branche Q de O2 sont respectivement visibles à
1615 cm−1 et 1556 cm−1. Grâce à la résolution spectrale élevée de la sonde, les composants du triplet de
la C2 (J=18,19,20) ont été résolus. La figure montre également la bonne rejection du fond non-résonnant
lorsque le délai de la sonde est optimisé.
Santagata et al.
Figure 8: Spectre de C2 (Bande de Swan (d3Πg − a3Πu) visible vers 1615 cm−1. La branche Q de O2 est également
présente sur la figure à 1556 cm−1.
6 Discussion et conclusion
Les mesures de température en flamme CH4/air ont permis de démontrer le potentiel de notre mon-
tage DRASC hybride fs/ps pour la mesure de température dans les écoulements réactifs. En ajustant
des spectres simulés sur les acquisitions, des mesures ont pu être réalisées en tir unique à 300 Hz à
haute température (2̃000 K). Une forte réduction de la dispersion des valeurs de température mesurées
est clairement démontrée en accumulant les spectres sur plusieurs tirs. Une dispersion mesurée de
1̃0 K pour des mesures accumulées sur 100 tirs lasers a été obtenue, ce qui est largement mieux que
les mesures obtenues en nano-seconde. Nous avons également enregistré un profil profil vertical de
la flamme produite en sortie d’un bruleur McKenna. Plusieurs stratégies expérimentales basées sur
la polarisation et le délai de l’impulsion de sonde ont été abordées. Elles permettent de réduire sub-
stantiellement la contribution non-résonante, qui est un des paramètres constituant un biais de mesure
qu’il est important de minimiser. Ces deux techniques sont détaillées dans l’article [4]. En particulier,
nous pensons que le délai de la sonde devrait permettre d’augmenter la dynamique de mesure du dis-
positif. Nous avons également exploré le potentiel du montage pour la détection des espèces minoritaires
comme C2 en exploitant l’amplification du signal produite par la résonance à 1-photon d’un ou plusieurs
faisceaux lasers avec les transitions électroniques de la molécule sondée.
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